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L’objectif   de   ce   travail   est   l’étude  de   l’interdiffusion   et  des   contraintes   dans  des 
systèmes métalliques modèles en couplant  la diffraction des rayons X connue pour sa très 










Ce manuscrit  de thèse est  construit  de la façon suivante.  Le chapitre  I rappelle les 
équations fondamentales de la diffusion et les bases de l’élasticité linéaire, appliquées à des 
multicouches. Le modèle d'Ising cinétique utilisé dans ce travail pour décrire l'interdiffusion à 
l'échelle   atomique   est   également   présenté.   Dans   le   chapitre   II   sont   présentées   les 
caractéristiques  principales  des   systèmes  étudiés   (Cu­Ni  et  Mo­V) :  diagramme  de phase, 
coefficients de d'interdiffusion, constantes élastiques. Les outils expérimentaux utilisés dans 
le cadre de ce travail sont également présentés : méthodes de dépôt, recuits, diffraction des 
rayons   X.     Le   chapitre   III   décrit   la   diffraction   par   une   multicouche   et   les   outils   de 
modélisation nécessaires pour extraire la structure à partir d’un spectre expérimental. Il est 
possible en effet  de déterminer  à la fois les champs de déformation et  de concentration si 
toutefois on dispose d'un modèle réaliste qui lie ces deux grandeurs entre elles. Au cours d’un 














                                                           Chapitre I:  Interdiffusion et contraintes dans les multicouches  
Dans ce chapitre, nous nous intéressons en premier lieu à la théorie de la diffusion des 
atomes dans des systèmes binaires, nous présentons ainsi  les grandeurs qui décrivent  cette 
diffusion.  Nous  abordons  ensuite   le cas  plus  particulier  de  l'interdiffusion,  et   les  résultats 
récents sur les systèmes qui ont la particularité d'avoir une forte asymétrie de diffusion. La 










  Pour  que   le  processus  de  diffusion   se  produise  un  gradient  de  concentration  est 
nécessaire. Ce processus est régi par les lois de Fick. La première relie le flux de diffusion  j  
(nombre  d'atomes  qui   traversent  une  unité  de surface  par  unité  de  temps)  au gradient  de 
concentration à l'aide d'un tenseur de rang 2 appelé tenseur de diffusion  D :
j=− Dgrad c                                                       (1.1)
La concentration c étant donnée en nombre d'atomes par unité de volume.
En régime non permanent,  le flux de diffusion et la concentration sont fonction du 




























Cette équation différentielle  linéaire  du second ordre peut  être résolue en introduisant  des 














∀ t {∂ c x , t ∂ x ∣x=0=0∂ c x , t
∂ x ∣x= l=0
                                                (1.7)
Si  on considère  que  c0  est   la  concentration  dans  la couche A,  dans  une bicouche AB les 
conditions initiales sont donc données comme suit:
{c x ,0= c0 pour 0≤xhc x ,0=0 pour h x≤ l                                            (1.8)
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[DT  t ]−1
dT  t 
d t
=[X  x ]−1






la   forme  de   deux  équations  différentielles   ordinaires.  On   a   donc   une  première   équation 
différentielle du premier ordre:
d T  t
d t
=−D 2T  t                                                (1.12)
La solution de cette équation est de forme exponentielle, elle est donnée comme suit:
T  t 
T 0 
=exp − 2Dt                                                (1.13)
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La seconde équation différentielle qui est du deuxième ordre est:
d 2X  x
d x2
=−D 2X  x                                             (1.14)
dont la solution de forme sinusoïdale est donnée comme suit:
X  x = A sin  x Bcos  x                                      (1.15)
On trouve ainsi l'expression suivante pour la concentration (à une constante près): 











c x , t=∑
n=1
∞
[ Ansin  n x Bn cos n x]exp −n
2 DtE                (1.17)
Afin de satisfaire les conditions aux limites de l'équation (1.7), à la position x=0, on a:
∂ c x , t
∂ x ∣x=0=∑n=1
∞






An nexp − n
2 Dt =0  t0                                    (1.19)
Ceci n'est vrai que si les valeurs An sont nulles, n étant non nulles. La concentration doit donc 
s'écrire comme suit:
c x , t=∑
n=1
∞
Bn cos n x exp −n
2 DtE                             (1.20)
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De la même manière pour x=l on a:
∂ c x , t 
∂ x ∣x= l=−∑n=1
∞
Bn n sin  n l  exp − n






avec n=1,2,3 , ...                                   (1.22)
En posant B=E, la solution trouvée s'écrit ainsi sous la forme suivante:






 exp − nl 
2








 0≤ x≤ l                               (1.24)
La concentration moyenne peut être définie sur la distance l comme:


















































































 np n=1,2,3 , ...                 (1.31)
Avec l'indice de Kronecker  qui est défini par:
























 n=1,2 ,3 , ...                                  (1.34)
En remplaçant les valeurs de Bn dans l'expression de la concentration, on trouve:
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Nous avons ainsi trouvé une expression analytique qui décrit la concentration en fonction du 
temps dans le cas d'une multicouche pour un coefficient de diffusion qui ne dépend pas de la 











(1.36)   pour   le  même  exemple  précédent.  On  observe   sur   une  échelle   logarithmique  une 
évolution   linéaire  de ces  coefficients,  avec  une  décroissance  d'autant  plus   importante  que 
l'indice n du coefficient est plus grand. En effet , d'après la relation (1.36), on notera que les 
droites sur la figure 1­3 sont de pentes  −n22D /2 l2 *2.
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1.3. Mécanismes de diffusion
La  diffusion  dans   les  métaux  peut   s'effectuer   par   différents  mécanismes  qui   sont 




Ainsi,  dès   les  années  40,   l'hypothèse  d'un  mécanisme  d'échange  fut  abandonnée  pour   les 
structures cristallines compactes [HUN42][HUN42­2]. Dans un alliage binaire, ce mécanisme 
impliquait le même coefficient de diffusion pour les deux éléments, ce qui était contraire aux 
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DA=DA[ 1− cAkT FA∂ cA/ ∂ x ]                                           (1.39)
























Ce   coefficient   permet   de   donner   le   taux   d'avancement   du  mélange   au   cours   de 
l'interdiffusion. En général dans un couple A­B, on a des flux différents pour les éléments A 
et B ( ∣J A∣≠∣J B∣ ), puisque les coefficients de diffusion intrinsèques ne sont pas égaux. Si on 
considère  que   le   flux  des  atomes  A est  plus   important  que  celui  des  atomes  B,  et   si  on 
considère que le nombre total de sites est conservé, l'interdiffusion ne peut se produire que si 
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la structure contient des défauts ponctuels. Pour le cas des lacunes, la conservation du nombre 
de sites par unité de volume impose un flux de lacune  J l  tel que:









Dans   le  cas   le  plus   simple  [PHI85],  on  considère  que   la  création/annihilation  de   lacunes 








































J i , i1=
zv
S
[ ci 1− ci1  i , i1− ci1 1− ci  i1, i]                         (1.52)
Pour Ji­1,i une expression similaire peut être écrite. ci est la probabilité qu'un atome A occupe 
14











 i , i1
                                               (1.54)
A l'équilibre,   les  concentrations  ci  et  ci+1  sont   liées  entre  elles  par   l'expression  du 















L'équation  (1.55)  combinée  avec   l'équation  (1.54)  impose  donc   le   rapport  des   fréquences 
i+1,i/i,i+1  .  En supposant une variation de type Arrhénius pour la fréquence de saut, Martin 
[MAR90] a montré qu'il existe des choix adéquats pour ces fréquences de sauts:








E i , i1=E
0−[ zv ci ci2 z l ci1 ]V AB−V BB
[ zv  ci−1 ci1 z l ci ] V AB−V AA−Z V ABV BB
i=2, ... , N−1
                        (1.57)
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On peut aussi écrire ces énergies de la manière suivante [BEK03]:
{E i , i1=E0− i iE i1, i=E0− i− i                                                  (1.58)
avec,









{ i , i1= i exp −  ikT  i1, i= iexp   ikT                                             (1.61)
avec 




avec  =1−ZVc 1−c /kT ,
d: la distance entre deux plans voisins.
Si   on   remplace   la   valeur   de   la   fréquence   de   saut   donnée   par   l'expression  (1.61)  dans 
l'expression du flux donnée par la relation (1.52), on obtient:
J i , i1=
zv
S
 i [ c i 1−c i1 exp −  ikT − ci11− ci  exp   ikT  ]           (1.64)
L'avantage de ce modèle est qu'il n'est pas limité au domaine des faibles gradients de 
concentration,   contrairement   aux   lois   classiques   paraboliques   qui   rendent   compte   de   la 
diffusion. 
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3.1.1. Expression de la mobilité
La force motrice étant le gradient de potentiel chimique, on peut retrouver, dans le cas 
où   ce   gradient   est   faible,   l'expression  de   la   formule  de   la  mobilité   qui   ici,   dépend   des 
concentrations locales. En effet si l'on pose que:





ci 1−ci1   i , i1 et Y=
zv
s
ci1 1− ci   i1, i                    (1.66)
or,
X−Y= XY  X / Y−Y /X                                     (1.67)
et 



















 [ ci 1− ci  ci1 1−ci1  ]
1/ 2 exp −








l'énergie   d'ordre   V   est   nulle.   Les   fréquences   de   sauts   deviennent   toutes   identiques   et 
s'écrivent:
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 i , i1= i1, i= i= exp −E0− ikT                                (1.72)
Dans ce cas (i=0), l'expression du flux devient:
J i , i1= zv i ci− ci1                                             (1.73)














J i , i1=−
D
d [ ∂ c∂ x d224  ∂ 3 c∂ x3 ]                                      (1.76)
Les valeurs de i peuvent s'écrire de la manière suivante [BEK03]:
 i=V AA−V BB [ cZ zv Z4  d 2 ∂2 c∂ x2 ]                               (1.77)
En remplaçant la valeur de i par son expression, on trouve:
 i= exp − E0kT  exp −V AA−V BBkT [ cZ zv Z4  d2 ∂2 c∂ x2 ]             (1.78)
On arrive à la relation suivante:
D= zv d
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homogène, avec une composition uniforme dans une solution solide, cette relation se réduit à:
D= zv d
2 exp − E0kT  exp −Z V AA−V BBkT c                        (1.80)
En posant: m=Z V AA−V BB /kT , et notant le préfacteur D(0), on obtient l'expression suivante 
pour le coefficient de diffusion [ERD02][ERD04]:
  D c=D 0 exp −mc                                             (1.81)
Afin   de   connaître   quel   est   l'effet   de   ∂2 c /∂ x2   sur   l'évolution   du   coefficient   de 
diffusion,  nous avons comparé   les expressions  (1.80)  et  (1.81)  du coefficient  de diffusion 





















diffusion.  Ce   dernier   tend   à   diminuer   la   valeur   de  D   lorsque   la   courbure   du   profil   de 
concentration   est   positive,   c'est   à   dire   dans   le   cas   considéré,   lorsque  c  est   minimum. 















Dans   le  cas  d'une  solution   idéale,  présentant  un  degré  d'asymétrie  de  diffusion  m 
important, les calculs d'interdiffusion lors d'un recuit à température constante ont montré des 













l'état   initial   est   diffuse   (à   droite),   on   observe   un   raidissement   jusqu'à   ce   que   l'interface 




















2  ∂ u j∂ xi ∂ ui∂ x j                                                      (1.84)
avec i,j = x, y, z  
Dans   un   espace   à   3   dimensions,   les   déformations   sont   données   par   un   tenseur 
symétrique d’ordre 2 qui possède donc 9 composantes. A partir de la relation (1.84) on a  ε ij
= ε ji  et donc seules 6 composantes sont indépendantes, le tenseur est symétrique dans la base 
(O,x,y,z), il peut être représenté par une matrice 3x3:
             ε=εxx ε xy εxzεxy ε yy εyzεxz ε yz εzz                                                   (1.85)
On définit  le tenseur des contraintes      tel  que la force   F   qui s'applique sur une 
surface quelconque de normale  n  interne au solide s'exprime comme:
F=n                                                            (1.86)
A l'équilibre on a  ij= ji , le tenseur a donc 6 composantes indépendantes qui sont montrées 
sur la figure 1­7, il s'écrit avec une matrice 3x3 symétrique:
σ=σxx σxy σ xzσ xy σyy σ yzσ xz σyz σzz                                                 (1.87)
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Fig 1­7: Présentation des composantes du tenseur de contraintes
4.1.2. Loi de Hooke
La   loi   de  Hooke   permet   de   relier   le   tenseur   des   déformations   ε   au   tenseur   de 
contraintes  σ , elle s’écrit:
σij=C ijkl εkl  ⇔   εij=S ijklσkl                                       (1.88)
Les constantes  C ijkl  sont nommées rigidités ou constantes élastiques.
Les constantes  S ijkl  sont nommées souplesses.
 
Les tenseurs  C  et  S  sont de rang 4 et possèdent donc 81 composantes. Mais comme 
ε  et  σ  sont symétriques, on arrive ainsi à 36 composantes indépendantes sachant que:










Les tenseurs  ε  et  σ  possèdent chacun 6 valeurs indépendantes et les tenseurs  C  et 
S  21 valeurs indépendantes. Pour faciliter l’écriture de ces tenseurs, Voigt a proposé d’écrire 
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Pour   les   tenseurs   de   rang   2   dans   un   repère   (O,x,y,z),   l’ordre   conventionnel   des 
coefficients indépendants est le suivant:
xx xy xzxy yy yzxz yz zz ⇒
1 6 5
6 2 4




σij=σm  quelque soit i et j alors que  ε ij=εm  pour i = j et  ε ij=εm /2  pour i ≠ j
Pour  le  tenseur   C ,  quelque  soit  i,  j,  k  et  l,   C ijkl=Cmn .  L’indice m en notation de Voigt 
s’obtient à partir des indices i, j et l’indice n à partir des indices k et l. 
On peut alors écrire la loi de Hooke de la manière suivante:




de  C  et de  S  sont indépendantes et non nulles. Les tenseurs  C  et  S  s’écrivent alors dans 
le repère cristallographique <001> comme suit:
C=
C 11 C12 C 12 0 0 0
C 12 C11 C 12 0 0 0
C 12 C12 C 11 0 0 0
0 0 0 C44 0 0
0 0 0 0 C 44 0
0 0 0 0 0 C 44
        S=
S11 S12 S12 0 0 0
S12 S11 S12 0 0 0
S12 S12 S11 0 0 0
0 0 0 S44 0 0
0 0 0 0 S44 0



















C11 C12 C13 C14 C15 C 16
C12 C22 C23 C24 C25 C 26
C13 C23 C33 C34 C35 C 36
C14 C24 C34 C44 C 45 C 46
C15 C25 C35 C45 C55 C 56
















                                                           Chapitre I:  Interdiffusion et contraintes dans les multicouches  
C11=
S11S12
































σ=σxx 0 00 σyy 00 0 0                                              (1.100)
Dans le cas d’une contrainte biaxiale isotrope dans le film, on peut noter la contrainte 
unique  //  avec  xx=yy=//.  Si  E est   le module de Young du film et  son coefficient  de 
Poisson,   alors   nous   pouvons   écrire   les   composantes   des   tenseurs   de   déformation   et   de 
contrainte dans le film  sous la forme suivante:
24
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ε=ε // 0 00 ε // 00 0 εzz    σ=
σ //    0    0
0   σ //    0
































Lorsqu'on  dépose  une  couche  d'un  élément  A sur  une  couche  d'un  élément  B,  on 









plan   de   l'interface   pour   chaque   élément.   Dans   le   cas   où   le   rapport   des   déformations 
perpendiculaires et parallèles suit la loi de Poisson, pour l'orientation <100> on a:
a perp−a0=− a //−a0 ⇒    a0=











C ij= cBC ij
B1− cB C ij
A                                           (1.109)
A partir de ces constantes élastiques du mélange A­B, on réévalue , ce qui permet de 
relier   le   paramètre   de  maille   dans   la   direction  perpendiculaire  à   celui   dans   la   direction 
parallèle.
5. Effets des contraintes sur la diffusion
Le transport  de matière  dans un solide peut  être  dû  à   la diffusion,  mais aussi  à   la 
déformation sous l'effet des contraintes. Nous rappelons ici brièvement les différents effets 
des contraintes sur la diffusion, tel qu'ils sont identifiés par Philibert dans son article de revue 
[PHI96].  Nous  allons  ainsi  nous  intéresser  aux effets  des  contraintes  sur   les équations  de 
transport de matière dans un cristal. Il est utile de rappeler que la différence majeure entre ces 
deux phénomènes  est le fait  que la diffusion est  locale,  alors que le champ de contraintes 
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 [ ci 1− ci  ci1 1−c i1  ]















En plus de l'effet  des contraintes sur la mobilité,  la variation du potentiel  chimique 
















                                                           Chapitre I:  Interdiffusion et contraintes dans les multicouches  
Les limites de phases peuvent  par exemple être déplacées sous l'action d'une contrainte et 
changer   ainsi   les   conditions   aux   limites.  La   géométrie   impose   aussi   des   conditions   qui 
peuvent avoir un effet sur la diffusion.
6. Conclusion
Dans   ce   chapitre,   nous   avons   développé   quelques   éléments   de   la   théorie   de   la 
diffusion,  puis nous nous sommes intéressés aux cas de l'interdiffusion dans des systèmes 
complètement  miscibles.  Nous   avons  présenté   l'approche   continue  qui  permet   de  décrire 
l'évolution de la concentration en fonction du temps lors d'un recuit pour un coefficient de 
diffusion constant, et qui donne lieu à des profils de concentration qui évoluent de manière 
symétrique  autour  des   interfaces.  Puis  nous  avons  présenté  une  approche  atomistique  qui 
prend en compte la variation du coefficient de diffusion en fonction de la concentration. Les 
effets de cette dépendance sur l'évolution des interfaces sont brièvement mentionnés. Nous 
avons   rappelé   certains   principes   de   la   théorie   de   l'élasticité   et   présenté   le   cas   d'une 
multicouche déposée sur substrat,  qui nous sera utile pour la suite de l'étude.  Enfin,  nous 
avons discuté brièvement de l'influence des contraintes sur la diffusion.
28







































(Mo­V et  Cu­Ni),   en   terme  de   coefficients   de  diffusion   et   de   constantes  élastiques   afin 
d'expliquer le choix de ces deux systèmes. Nous détaillerons ensuite les outils expérimentaux 





















C11 (GPa) C12 (GPa) C44 (GPa) 
Cu [EPS65] 168.3 121.1 75.7 1.4438
Ni [ALE60­2] 250.8 150 123.5 1.2209
Tableau 2­1: Constantes élastiques et coefficient de Poisson biaxial (001) pour le cuivre et le nickel
1.1.2. Diffusion dans le système Cu­Ni






La figure  2­2  présente   l'évolution  du  coefficient  d'interdiffusion  en   fonction  de   la 







coefficients  de diffusion du nickel  dans  le cuivre pur qu'on note DCuNi,  ainsi  que celui  du 
cuivre dans le nickel DNiCu. En utilisant la relation (1.82) qui relie le coefficient de diffusion à 
la   concentration  montrée   dans   le   chapitre   I   (§3.1.2),   on   estime   la   valeur   du   paramètre 
d'asymétrie m à partir de la relation:
  m=ln DCu









































Mo 469.61 167.61 107.01 0.7141 440.772 172.432 121.882 0.7822 0.7141 


















Les paramètres qui permettent  de calculer  les coefficients  de diffusion sont donnés 
dans le tableau suivant:
D0 (10­4m²s­1) Q (kJmol­1) Température (K)
V dans V 0.288 309.6 997­1915
V dans Mo 2.9 473.1 1803­1998























V − ln DV
Mo                                                (2.4)
A partir   des   données   dont   on  dispose,  à   l'aide  de   la   relation  (2.3)  on   calcule   le 
coefficient  d'autodiffusion  du vanadium DVV  et  de son hétérodiffusion  dans  le  molybdène 
DMoV. On trouve un paramètre d'asymétrie de 8.3 à 1850K ce qui correspond à environ 15 à 







Nous   allons   dans   ce   qui   suit   présenter   les   différentes   techniques   expérimentales 



















la   cible  à   chaque  demi­alternance  négative.  Un  couplage  capacitif  cathode­générateur   est 







magnétron  en  courant   continu.  Comme   le  montre   la   figure  2­4,   le   système  de  dépôt   est 
composé d'une chambre cylindrique en acier inoxydable avec un diamètre de 400 mm, dans 
laquelle   deux   cathodes   de   50  mm   chacune   sont   placées   sur   la   plaque   du   fond   à   30° 















Les   multicouches   sont   déposées   sur   un   monocristal   de   MgO   orienté   (001)   de 
dimensions 5x5x1 mm3.   Le vide de base appliqué  pour ces dépôts est  entre 10­7  et 5x10­7 
mbar.
L'orientation  des  multicouches  Cu/Ni   est   (001),   la   température   du   substrat   est   de 


















système   de   régulation   de   température   qui   permet   de   garder   une   température   fixe   de 
l'échantillon lors du recuit. Le système permet aussi d'avoir une montée de la température et 





duquel   on   dépose   l'échantillon.  Le   four   est   de   forme   cylindrique   et   se   déplace   sur   des 
glissières le long du tube, ceci permet d'avoir une source de chaleur localisée sur une zone 
réduite.  Ce système a l'avantage de permettre  une montée et  une descente en température 
rapides, car on monte le four à température voulue, puis on le place sur l'échantillon. De la 
même manière, on retire le four de l'échantillon afin de refroidir l'échantillon assez vite. La 
régulation de la température  s'effectue  directement  sur  le four,  à   l'aide d'un thermocouple 







four.  Nous   avons   ainsi   obtenu   un  écart   entre   la   température   du   four   et   de   l'échantillon 
d'environ 30°C.
Fig 2­6: Dispositif de recuit utilisé pour les multicouches Cu/Ni
L'échantillon   est   déposé   sur   une   plaque   de   Silicium   à   l'intérieur   du   tube   et   sa 



































● La fluorescence X:  Le photon cède toute son énergie à  un électron de l'atome qui 




Pour   la  diffusion   cohérente  on  peut   citer   la   diffusion  Thomson  qui   correspond  à 
l'oscillation des particules chargées  de la matière sous l'effet  d'un rayonnement incident  et 
l'émission d'une onde électromagnétique de même fréquence et un déphasage   avec l'onde 
incidente |k0|=|k|. Les protons étant beaucoup plus lourds que les électrons, l'amplitude de leur 





intéresserons   au  phénomènes  de  diffraction,   ce   qui   réduit   l'étude  à   celle   de   la   diffusion 
cohérente élastique. Lorsque k=k0, la norme du vecteur de diffusion q s'écrit comme suit:








anomale   lorsque   l'énergie   du   rayonnement   incident   est   proche   des   bandes   d'absorption 
atomiques, le facteur de diffusion atomique s'écrit comme suit:
f  q ,= f 0 q f




Les valeurs  de  f0(q) sont  données  dans les tables internationales  de cristallographie 
[ITC95], sachant que la valeur de  f0(0) est égale à Z le numéro atomique de l'élément. Les 
valeurs   de  f'()   et   de  f''()   sont   tabulées   en   fonction   de   l'énergie   du   rayonnement 
[DABAX].
2.3.1. Principes généraux de la diffraction des rayons X
Dans   le  cas  de   la  diffusion  par  un  solide,   l'amplitude  diffusée  par   l'ensemble  des 
centres   diffuseurs   que  constituent   les   atomes,   peut   représenter  une   source   secondaire  de 
rayonnement aussi importante que l'onde incidente. On distingue donc deux théories rendant 
compte de la diffraction par un solide:
● La théorie cinématique:  Elle   s'applique   lorsque   l'amplitude  de   l'onde  diffusée  est 
négligeable par rapport à celle de l'onde incidente. Dans ce cas, seule la diffusion de 
l'onde incidente est prise en compte. L'intensité diffusée s'écrit alors comme suit:






● La  théorie  dynamique:  Elle   s'applique   lorsque   l'amplitude  de   l'onde  diffusée   est 
























Les  mesures   de   diffraction   sur   les  échantillons  Mo/V  ont   été   effectués   à   l'ESRF 
(European Synchrotron Radiation Facility), sur la ligne de lumière BM2 (diffusion diffuse à 
multi   longueurs   d'onde  D2AM)  [FER98],   en   collaboration   avec   Hubert   Renevier.   Le 
rayonnement synchrotron y est produit de la manière suivante: des électrons sont accélérés 
puis dirigés  vers   l'anneau de stockage où   ils  sont  maintenus  à  une énergie de 6 GeV. La 
trajectoire  des  électrons  dans   l'anneau  est  contrôlée  au  moyen  d'aimants  de  courbure.  Au 
niveau   des   aimants,   les   électrons   émettent   un   rayonnement   présentant   un   spectre   blanc 
contenant en particulier des rayons X durs. La ligne D2AM est placée sur un de ces aimants 
de courbure.  En plus des fentes qui permettent  de limiter la divergence  du faisceau,  deux 

















A  la  sortie  du monochromateur,   le   rayonnement  passe  par  des   fentes  croisées  qui 

















































Les   figures   de   pôles   permettent   de   connaître   précisément   l'orientation 
cristallographique   des   couches.   Elles   répertorient   l'ensemble   des   directions   de   l'espace 








l'intensité   diffractée   dans   tout   l'espace   supérieur   de   l'échantillon.   En   raison   de   la   faible 
quantité  de  matière,  seule   l'orientation  des  plans  denses,  c'est  à  dire  des  plans  de   faibles 
indices, sera recherchée.





Effectivement   l'intensité   diffractée  est   le   résultat  du  produit  de  convolution  de   l'intensité 
diffractée   par   l'échantillon   et   de   la   fonction   instrumentale.   Dans   le   cas   d'une   fonction 




















































[TRE97]:  H.  Trambly  de  Laissardière,  Etude  de  miroirs  multicouches  X  en   réflexion  et 










On   décrit   ici   les   spécificités   du   spectre   de   diffraction   d'une  multicouche.   Nous 
commençons donc ce chapitre par une présentation du calcul de l'intensité diffractée par une 
multicouche   idéale,   puis   nous  verrons  quels   sont   les   outils   qui   ont  été   développés   pour 













L'intensité   diffractée   par   une   multicouche   cristalline   composée   de  n  plans   est 
proportionnelle au module carré de son facteur de structure. En théorie cinématique, on écrit 
l'intensité diffractée comme suit (chapitre II § 2.3.1):












perpendiculaire aux interfaces, et ainsi parallèle aux vecteurs de position des plans   r j . Le 
produit scalaire   q r j  est égal au produit des modules. Pour simplifier l'écriture, nous allons 































=nAd AnB dB                                                      (3.5)
En diffraction des rayons X, en prenant comme origine le premier plan de l'élément A, 
le facteur  de structure de la bicouche idéale  en géométrie  symétrique peut  être  développé 
comme suit:
F q = f A∑
j=0
nA−1









F q =C  qe iq nA−1 d A dint D q                (3.7)
Avec:              C  q= f A[ 1−exp  i nA dA q1−exp  i d Aq ] et  D q= f B[ 1−exp  i nB dBq1−exp  i dBq  ]




(D²),  et   le carré  du facteur  de structure  d'une  bicouche AB formée  par  ces  deux couches







I  q=∣F  q e iq F q  ... e iq N−1 F  q∣2                             (3.8)
F(q) étant le facteur de structure du motif (la bicouche). Cette relation peut aussi s'écrire:













d'une  bicouche,  et  de  la  fonction  de Laue  (fonction  d'interférence)[PIE90],  qui  représente 
l'interférence des amplitudes diffusées par les N bicouches. On peut ainsi écrire la variation 
de   l'intensité   diffractée   en   fonction  du  module  du  vecteur   de  diffusion  q  de   la  manière 
suivante:
I  q ∣F  q∣2 .∣S q ∣2                                              (3.10)
A partir de (3.9) le calcul de la somme permet de définir la fonction de Laue comme suit:















































Dans le cas d'une multicouche parfaite, après avoir retrouvé les valeurs de  et  d à 






pour   la   détermination   de   la   structure   d'une  multicouche   peuvent   être   divisées   en   deux 
catégories,   la   première   qu'on   appellera   « méthode   directe »   consiste   à   remonter   aux 
paramètres  qui  définissent   la  structure  directement  à  partir  des  valeurs  des   intensités  des 
satellites.  La  seconde  méthode  est  basée  sur   la   simulation  du  spectre  de  diffraction  pour 



















La première  approche historique  développée  par  Guinier  [GUI63],  consiste  en une 
décomposition du profil de concentration et de distance en séries de Fourier. Le calcul a été 
fait pour le cas d'un réseau linéaire avec une modulation sinusoïdale simultanée des distances 
et  des facteurs  de diffusion atomique par plan.  Cette  modulation selon l'axe Z est  donnée 
comme suit :








































A q =TF [  r ]=TF [ f 1 sin 
2 r
 ∑j
  r− r j ]                      (3.19)
On a donc la transformée de Fourier du produit de deux fonctions qui peut se calculer 
par le produit de convolution des TF de ces fonctions. La fonction  (r­rj) est la fonction pic 




  r− r j ]=∫∑
j













  exp  iqr  dr=∑j




  r− r j ]=∫∑
j












  r− r j ]≈TF [∑
j
  r− jd ]∗TF[ 1− i q2 cos 2 r ]          (3.23)
Pour simplifier le calcul, on considère:
    q /2≈0                                                      (3.24)
et on fait le développement limité suivant: 






























































Pour  obtenir   l'amplitude,   il   reste  encore  à  calculer   la TF de  f  (1+   sin(2r/)).  Elle  est 
donnée par:
TF[ f 1 sin
2 r





































































































































































































































=   q­4  2 
2







     F+
2= A+A0 
2
=   q+4 −2 
2
                    (3.33)
On note qu'en l'absence  de déformations  (=0),  les intensités  des satellites  sont  les 
mêmes et sont uniquement fonction de  :









j=0  F ­
2=F+




résolvant   le   système  constitué   de  deux  équations.  Dans   le   cas  où   ces  deux  valeurs   sont 
indépendantes,   la   détermination  de   leurs  valeurs   est   impossible,   et   on  ne  peut  donc  pas 
distinguer les effets de la déformation des effets du profil de concentration. 
Dans le cas de l'étude des multicouches en réflectivité, l'effet de la déformation est en 






























que   pour   un   profil   purement   sinusoïdal,   ainsi   qu'aux   approximations   effectuées   lors   des 
calculs  montrés par l'expression  (3.24):   q /2≈0 , on en déduit  que la validité  de ces 
approximations dépend aussi de la période de la multicouche.
Afin   de   quantifier   ces   limites   de   validité,   nous   avons   construit   une   série   de 
multicouches avec des valeurs variables de  et de . Les tests consistent à calculer l'intensité 
diffractée par une structure connue où la concentration et la distance entre plans évolue d'une 
manière sinusoïdale dans la bicouche.  A partir de l'intensité  des satellites,  on remonte aux 
valeurs de    et de    en utilisant le modèle décrit  ci dessus à l'aide des relations (3.32) et 
(3.33). Les valeurs de la distance moyenne,  du nombre de plans et du facteur de diffusion 
atomique  moyen   correspondent  à   une  multicouche  Mo/V,   elle   sont:  d=  1.54Å,  n=40,   et 
f=32.5.










































2 j l d

                                    (3.36)
f j= f  1∑
l
Rl sin

















exp−i q2 ∑l Q ll cos 2 r l ≈∏l  1− i qQl2 l cos  2 i r l              (3.39)
En négligeant tous les termes croisés dans ce produit, puisqu'on suppose que    est petit, on 
trouve:























































     F l­
2= A l ­A0 
2








    F l+
2 = Al+A0 
2
= Ql  ql+4 m − Rl2 
2
           (3.44)




F l ­q l+−F l+ ql ­
  ql+ql ­
                                          (3.45)
avec:  =
f 1− f 2







De   la   même   manière   que   précédemment,   cette   approche   reste   limitée   par   les 
approximations qui ont été faites lors des calculs. Pour connaître les limites de ce modèle, 
nous avons effectué des tests avec deux structures composées chacune de 3 harmoniques tel 













.  On peut  donc déduire que suivant  les valeurs de ces paramètres,  et  des amplitudes des 
différentes harmoniques, les écarts entre les valeurs introduites initialement et celles calculées 
varient  d'une manière  très significative.  Il est  donc très difficile  de déterminer  des limites 
concrètes  pour ce modèle en terme de désaccord paramétrique et  d'écart  de coefficient  de 






Les  valeurs  de  Rl  et  de  Ql  introduites  et  celles  obtenues  avec  cette  approche  sont 
présentées dans le tableau 3­1, avec un exemple sur chaque système Cu­Ni et Mo­V pour les 
deux configurations. On note que dans cet exemple, les valeurs initiales de  Ql et de  Rl  sont 
égales, alors que celles retrouvées par le calcul sont différentes. On obtient ainsi des profils de 









0.838 0.006 0.143 0.712 0.285 0.079




0.863 0.205 0.146 0.724 0.220 0.099
0.865 0.292 0.136 0.728 0.315 0.096
Tableau 3­1: Présentation des valeurs deQl et de Rl obtenues sur les deux exemples
pour des multicouches Cu/Ni et Mo/V















les mêmes épaisseurs  (somme de sinus),  ou les mêmes largeurs des interfaces  (somme de 
cosinus).  Un   autre   paramètre   qui   n'a   pas  été   pris   en   compte  dans   cette   approche   est   le 
désordre structural dû à la non reproductibilité parfaite des bicouches dans l'empilement de la 
multicouche. En effet, les calculs ont été faits pour des structures idéales. Dans ce qui suit, on 
verra   comment   décrire   ce   désordre   structural,   ainsi   que   ses   effets   sur   les   spectres   de 
diffraction de rayons X. Ceci en utilisant des méthodes de simulation du spectre de diffraction 
afin de remonter aux profils de distance et de concentration, sans restrictions sur ces profils.





















par  Fullerton  [Ful92],   a  été  écrit   pour   calculer   l'intensité   diffractée  par  une  multicouche 




L'approche analytique de SUPREX permet non seulement  de simuler  un spectre  de 
diffraction   pour   une   structure   donnée   d'une   multicouche,   mais   grâce   à   un   algorithme 
d'affinement, elle permet de converger vers le jeu de paramètres qui permet de reproduire au 






notre  étude.  Le  programme  a  pu  être   compilé   sous   environnement  Linux   sans   sa   partie 



















P  NAj                                                    (3.47)
Les effets de ces paramètres sur le spectre sont la diminution des intensités et l'élargissement 
des  pics,  comme le  montre   la   figure  3­15.  Ces  deux paramètres  s'ajoutent  à  ceux  décrits 
auparavant   qui   sont   :   nA,   dA,  nB,   dB,   et   le   nombre   de   bicouches   pour   bien   décrire   une 
multicouche.
Dans le cas où le nombre de plans qui forment la bicouche n'est pas entier, la validité 









NMo Ntot Ntot calculé  introduit  calculé d  introduit d  calculé
25 38 38.00 58.99 58.99 1.5524 1.5524
25.2 38.2 38.22 59.31 59.34 1.5526 1.5526
25.4 38.4 38.40 59.63 59.63 1.5528 1.5528
25.6 38.6 38.61 59.94 59.96 1.5530 1.5530
25.8 3.8 38.82 60.26 60.29 1.5531 1.5532




Les   valeurs   trouvées  à   partir   des   spectres   sont   très   proches   de   celles   introduites 





























distance   sur   3   plans   au   voisinage   de   l'interface.   Le   second   modèle,   appelé   « modèle 
d'interdiffusion »,   propose   une   variation   de   distance   corrélée   à   une   variation   de   la 
concentration au voisinage de l'interface [SUPman]. 
● Modèle ''élastique'' de SUPREX


















































avons  besoin  d'un   logiciel  qui  puisse  calculer  n'importe  quelle   structure.  Sachant  que   les 
formes des profils de concentration et de distance sont inconnues, on a écrit un programme 










ensuite présenté   le cas plus général  qui définit  un profil  quelconque comme la somme de 
sinusoïdes. Ces approches directes restent limitées par le fait qu'elles ne sont applicables que 
pour des bicouches qui ne dépassent pas une certaine taille, un désaccord paramétrique limité 
entre   les  deux  couches  et  qu'elles  ne   tiennent  pas  compte  du  désordre  structural  dans   la 


































Nous  avons  vu  dans   le   chapitre  précédent   comment  déterminer   la   structure  d'une 













Dans le cas où   le coefficient  de diffusion ne dépend pas de la concentration,  nous 
allons montrer comment le relier de manière analytique à l'évolution des intensités des pics de 
diffraction.  Rappelons  pour cela la solution temporelle  du profil  de concentration montrée 
dans le premier chapitre pour le cas d'une multicouche Ac0B(1­c0)/B  (chapitre I § 1.2):
























Sur un réseau discret, on pose x=jd, avec  j  l'indice du plan et  d  la distance moyenne 
entre plans. En remplaçant l par /2, la concentration par plan s'écrit de la manière suivante:









 exp − n2 4 2Dt2  cos n2 jd        (4.2)
En définissant  f  le   facteur  de diffusion  atomique  moyen de  la  bicouche  A/B,  et    donné 
comme suit:
f=
f A f B
2
 et  =
f A− f B




f  j , t= f [ 1 2 hc0 ∑n=1∞ 2c0n sin  n2 h  exp− n
2 42Dt
2  cos n2 jd  ]  (4.3)
On obtient ainsi une écriture du type:




























  exp − 82n2Dt2                         (4.7)
Les intensités à t=0 étant


































Dans  la  partie  suivante,  nous  présentons  le  calcul  de  l'évolution  des   intensités  des 
satellites   lorsque   le   processus  d'interdiffusion  est   décrit   par   le  modèle   en   champ  moyen 
cinétique présenté dans le premier chapitre. Nous utiliserons cette approche pour déterminer 


















d'échange  effectif  entre  atomes  avec  un seul  coefficient  d'interdiffusion  D.  Ce  coefficient 
s'écrit dans la solution solide  AcBc−1  comme suit:
























= zv[c i 1−c i−1  i , i−1−1− ci  ci−1 i−1, i ci 1− ci1  i , i1−1− ci ci1 i1, i ]  (4.14)
où, 
 i , i1= exp −E i , i1kBT                                            (4.15)
est la fréquence d'échange d'un atome A dans le plan i avec un atome B dans le plan i+1, avec,
 : la fréquence d'attaque, et Ei,i+1 et Ei+1,i les barrières d'activation de diffusion qui s'écrivent: 
E i , i1=
E0− i i     et     E i1, i=
E0− i− i                         (4.16)
où Ê0 est une contribution énergétique qui ne dépend pas de la configuration chimique. Les 
expressions de i et i sont données comme suit:


















de concentration  et  des  intensités  des satellites,  nous  avons  choisi  une multicouche Mo/V 
composée de 25 bicouches. Chaque bicouche est construite avec 25 plans de molybdène et 15 






bicouche   indépendamment   de   la   concentration,   et   avec   une   asymétrie   de   diffusion   où 
l'interdiffusion est beaucoup plus grande dans les régions riches en vanadium que dans celles 
















différentes.   Dans   le   cas   Fickien   (sans   asymétrie   de   diffusion)   l'évolution   du   profil   de 
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concentration se fait  suivant  les lois  de Fick avec un étalement  des  interfaces  de manière 




























A c jC nm

























d0  c' = c' A d0





Nous   montrerons   dans   le   chapitre   V   que   lors   de   l'interdiffusion,   on   observe 
expérimentalement un déplacement angulaire des spectres de diffraction vers les petits angles 






L'évolution   du   paramètre   d   est   montrée   sur   la   figure   4­2.   On   observe   une 
augmentation  de  cette  distance   lors  du   recuit  dans   les  deux  cas.  Les  points  de  départ  et 
d'arrivée  des  deux courbes  sont   les  mêmes.  Ceci  s'explique  par   le  fait  que c'est   la  même 



















 d //−d 0
B             (4.29)
nA  et   nB  étant   les   nombres   de   plans   de  A   et  B.  En   fin   de   cinétique,   la   période   de   la 
multicouche devient:
 final=nAnB dmélange                                            (4.30)

































































































































Lorsqu'on  dispose  du profil  de concentration   initial  et  de  la  distance  parallèle,   le  modèle 
élastique donne le profil des distances perpendiculaires entre plans. Ayant la distribution de 
concentrations   et   de   distances,   le   programme   calcule   le   spectre   correspondant   à   cette 
structure.  Le  modèle  d'interdiffusion  permet  d'obtenir   le  profil  de  concentration  à  chaque 










L'introduction  du désordre  structural  se fait  d'une  manière  analogue à  celle  décrite 
dans le logiciel  SUPREX, par contre elle se fait de façon discrète contrairement  au calcul 




aléatoires   suffisant   pour   avoir   un   échantillonnage   représentatif,   on   obtient   plusieurs 
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Pour   illustrer   la   prise   en   compte  du  désordre   structural,   la   figure  4­3  montre   un 
exemple de distribution gaussienne des nombres de plans en éléments A tirés aléatoirement 




on   trouve   un   peu   plus   de   3000   couches   composées   de   24   plans,   contre   une   centaine 



















● Dans   le  cas   inverse  (nA(B)(i)>nnA(B)),  on rajoute  nA(B)(i)­nnA(B)  plans  au milieu  de  la 
couche, avec la concentration correspondant à celle du plan du milieu.
Cette  méthode  nous  a  permis  de  prendre  en compte   l'effet  du désordre   lors  du calcul  du 
spectre de diffraction tout en conservant le profil de concentration au voisinage des interfaces 
décrit par la cinétique d'interdiffusion.
Pour valider  le calcul  de l'intensité  diffractée avec la prise en compte du désordre, 










chaque   instant  de   la   cinétique   le   profil   de   concentration   et   le   spectre   correspondant.  Le 
programme repère les intensités maximales, détermine la valeur de la distance perpendiculaire 







Pour chaque système étudié   les données  caractéristiques  tels que les paramètres  de 
mailles,   les   constantes   élastiques   sont   introduites   initialement   dans   le   programme.   Les 
données qui définissent une multicouche sont les nombres de plans des éléments A et B, le 
nombre   de   bicouches,   le   profil   de   concentration   initial,   la   distance   parallèle   d//  et   les 
paramètres de désordre A et B. Ayant la structure initiale de la multicouche, le programme 
calcule le spectre de diffraction correspondant en introduisant le désordre structural. A partir 




nouveau  spectre.  On obtient  à   la   fin   les  différents  spectres,   l'évolution  des   intensités  des 
satellites et de la distance perpendiculaire moyenne.




















































d j= c' A j  d perp














déformation diminue avec le mélange  qui  se produit  lors de l'interdiffusion.  Le désaccord 
paramétrique est de 2.5 et 3.8% pour les systèmes Cu/Ni et Mo/V respectivement, mais en 













cours   de   la   cinétique,   nous   traçons   l'évolution  de   ln(I±1(t)/I±1(0))   pour   les   deux  modèles 
employés sur un même graphique.
La   figure   4­8  montre   que   les   deux  évolutions   sont   pratiquement   identiques,   ceci 
signifie   que   l'influence  de   l'introduction  du  modèle  élastique   complet   est   très   faible   par 
rapport à un modèle où on a uniquement une déformation linéaire avec la concentration. On 




Ayant   un   modèle   élastique   qui   relie   la   distance   parallèle   aux   distances 


















































Après  avoir  traité   l'ensemble des paramètres  qui  peuvent  affecter   la relation (4.11) 
dans   le   cas   d'un   coefficient   de   diffusion   constant,   nous   nous   intéressons  maintenant   à 
l'évolution des intensités des satellites, dans le cas où le coefficient de diffusion D dépend de 
la   concentration   de   façon   exponentielle   comme  montré   dans   le   chapitre   I   (§3.1   et   3.2) 































La   figure   4­12  montre   que   l'évolution   des   intensités  maximales   des   satellites   en 











































La figure  4­14  montre que les satellites  du même indice ne varient  pas  tous  de la 
même manière.  Pour   les   satellites  10,  1+1,  1­1,  1­2,   les   comportements   sont     similaires  en 
fonction du taux de mélange,  en revanche pour les satellites  1+2,  1+3  et  1­3  des différences 
importantes sont clairement visibles. On notera en particulier qu'en présence d'asymétrie de 







de  diffusion.  Ceci  nous  amène à  dire  que  cette   information  nous  permettra  d'identifier   la 
présence   ou   pas   d'asymétrie   de   diffusion,   et   si   elle   existe   de   quantifier   les   paramètres 
cinétiques (m et t0) qui pilotent la cinétique.
Grâce à  ces  tests,  nous avons vu à  quel  point   la présence  d'asymétrie  de diffusion 
influe sur l'évolution de la structure, de la distance perpendiculaire moyenne, et des intensités 
des satellites lors d'un recuit.











recuit.  Nous présentons ensuite   la méthodologie mise au point dans ce travail  qui permet 
simultanément (i) le calcul du profil de concentration instantané dans le cadre du modèle de 
diffusion  atomique  de  Martin   (ii)   le   calcul  du  profil   de  distances   issue  de   la   théorie  de 
l'élasticité et (iii) le calcul du spectre de diffraction prenant en compte le désordre structural 
(c'est  à  dire   les   fluctuations  de  taille  des  bicouches  au  sein de  la  multicouche   lors  de sa 
synthèse).  Cette  approche  est  alors  utilisée  pour  déterminer   les  paramètres  physiques  qui 
peuvent   contribuer  à   une  évolution  non   linéaire   du   logarithme  du   rapport  I±1(t)/I±1(0)   en 
fonction du temps de recuit (écart à la théorie classique). Nous trouvons que la présence de 
déformations  dans   les  multicouches  provoque  un  effet   important   sur   cette  évolution.  On 
trouve en particulier que plus l'écart entre les distances dans les deux couches est important 
plus l'écart à la linéarité est grand. Nous montrons également qu'une asymétrie de diffusion 









réapparition  de  certains   satellites  que   l'on  peut  directement   attribuer  à   la  présence  d'une 
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       Nous   allons   détailler   dans   ce   chapitre   les   différents   travaux   effectués   sur   les 
multicouches   Cu/Ni   et  Mo/V,   nous   montrerons   et   discuterons   l'ensemble   des   résultats 
expérimentaux   obtenus.   Nous   présenterons   pour   chaque   système   étudié   les   différents 
échantillons  et  leurs  principales  caractéristiques,  puis  nous  détaillerons  les  traitements  des 









Dans   le  chapitre  précédent   (§3),  nous  avons  effectué  des   tests  en  simulant   l'évolution  de 
ln(I±1(t)/I±1(0))  en fonction du temps de recuit  pour un exemple de multicouche Cu/Ni.  En 
comparant  les résultats  que nous avons obtenus avec des mesures expérimentales trouvées 
dans   la   bibliographie  [TSA84],   nous   pouvons   envisager   la   présence   d'une   asymétrie   de 
diffusion dans ce système. Nous allons dans ce qui suit chercher à conforter ou à remettre en 






détails   concernant   la  machine  de  dépôt   ont  été   présentés  dans   le   chapitre   II   (§2.1).  Les 












CuNi3 6 Abrupte 1/1 25
CuNi4 7 Abrupte 3/2 25
Tableau 5­1: Récapitulatif des propriétés des échantillons Cu/Ni
Il est utile de rappeler que les paramètres mentionnés dans le tableau 5­1 sont donnés à 




1.2.  Détermination   de   la   structure   des  multicouches  Cu/Ni   avant 
recuit
On a effectué  différentes mesures de diffraction de rayons X afin de déterminer les 
paramètres   qui   définissent   chaque  multicouche.  Les  mesures  de   figures   de   pôles   et   des 
rocking  curves  permettent  de  connaître   la   texture   (l'orientation  cristalline)  et  d'évaluer   la 
mosaïcité   de   ces  multicouches.   Pour   extraire   la   structure   de   l'empilement   des   couches 
(l'épaisseur, profil de déformation et de concentration), des spectres de diffraction aux grands 
angles  avec des géométries  symétriques  coplanaires  et  en incidence  rasante (cf  chapitre  II 
§2.3) ont été mesurés pour chaque échantillon. Nous allons maintenant présenter les résultats 




La figure  5­1  représente une figure de pôle  Cu{111} pour  une multicouche Cu/Ni 
déposée  sur  MgO.  La position des 4 raies   intenses  {111}  à  environ  55°  de  la normale  à 
l'échantillon   indique   une   orientation  <100>  des   couches   de   cuivre.  La   présence   de   pics 
supplémentaires à 15° et 78° indique la présence de zone maclée [LAB98].  Les pics les plus 
intenses étant ceux à 55°, il est raisonnable de dire que les couches sont monodomaine; la 




Pole figure: 210 Raw
Intensities:
Psi Phi Intensity
Min 22.5 10.0 2.880







  1     58.000
  2    220.000
  3    480.000
  4    870.000
































figure  5­3  montre  cette   indexation  sur   la  mesure  perpendiculaire   (002)  pour   l'échantillon 






















CuNi3 56.28 1.7867 31,50 1.7835 0.035 1.03
CuNi4 70.38 1.7825 39.49 1.7807 0.039 1.18
Tableau 5­2: Récapitulatif des principales caractéristiques des multicouches Cu/Ni obtenues directement à  
partir de spectres de diffraction des rayons X
Nous   avons   résumé   l'ensemble   des   paramètres   obtenus   directement   à   partir   des 
spectres de diffractions X dans le tableau 5­2. Grâce à ces paramètres, on peut retrouver les 
distances dans la direction perpendiculaire pour chaque couche en considérant une contrainte 
biaxiale   isotrope  et  une  absence  de mélange  (cf  chapitre   I   (§4.3.2)).  Pour  chaque  couche 
considérée comme pure, on a 
d perp−d0=−  d //−d 0                                              (5.3)
d0 étant la distance entre plans en l'absence de contrainte, et    le module de Poisson biaxial 










Échantillon dCu (Å) dNi (Å) nCu  nNi
CuNi3 1.8420 1.7361 15.05 16.45












  Avant   d'introduire   le   désordre   structural   dans   les   simulations   des   spectres   de 
diffraction, il est utile de rappeler qu'en comparant des mesures effectuées à l'ESRF à celles 
en   laboratoire   (chapitre   II   §   2.3.4),   nous   constatons   que   la   fonction   instrumentale   est 








Les   mesures   effectuées   en   laboratoire   pour   Cu/Ni   comportent   une   fonction 
instrumentale   non   négligeable.   Pour   déterminer   cette   fonction   instrumentale   nous   avons 
convolué le spectre d'une multicouche Mo/V mesuré a l'ESRF par une fonction gaussienne de 
manière  à   reproduire   le   spectre  du  même échantillon  mesuré   en   laboratoire.  Le  meilleur 
accord obtenu est montré sur la figure 5­6. 
La figure 5­6 montre qu'on arrive à reproduire la même largeur des satellites de la 
mesure   effectuée   au   laboratoire   à   partir   de   la   mesure   de   l'ESRF,   pour   une   fonction 
instrumentale gaussienne d'une largeur de 0.24°. L'écart observé sur les intensités est dû au 
fait que la multicouche a subit une évolution entre les deux mesures. Cette évolution affecte 







recuit  en tenant  compte  de  la   fonction   instrumentale  et  des  paramètres  qui  définissent  ce 
désordre structural.
1.2.4. Estimation du désordre avec le logiciel SUPREX















sur   ces   paramètres   permettent   de   respecter   la   période   de   la  multicouche   et   la   distance 
interplan moyenne.  On calcule ensuite le    pour plusieurs valeurs de désordre  Cu  et  Ni, 


















La figure  5­8  montre  la superposition  des spectres  expérimentaux et  ceux calculés 
avec le logiciel SUPREX qui donnent le meilleur accord pour les multicouches Cu/Ni. Les 





fonction instrumentale  dans notre  programme de simulation  afin de reproduire   les mêmes 
spectres. Nous avons donc rajouté  dans le programme décrit  dans le chapitre IV §2.3, une 













celui   de   la   distance  à   l'interface   car   dans   le  programme  elle   est   calculée  via   le  modèle 
élastique,  alors que dans SUPREX,  elle est donnée par la moyenne des distances dans les 
deux couches.





multicouches   lors   d'un   recuit,   en   commençant   par   présenter   les   résultats   expérimentaux 
obtenus  directement  à  partir  des  spectres,  puis  nous  allons  chercher  à  obtenir   le  meilleur 
accord   entre   l'évolution   des   intensités  maximales   expérimentales   et   celles   simulées   avec 
notre programme. 
1.3. Évolution des structures des multicouches Cu/Ni lors d'un recuit
Recuit  R1 R2 R3 R4 R5 R6 R7 R8 R9
T four (°C) 335 435 430 430 430 430 430 430 430
T échantillon (°C) 307 405 401 407 380 388 394 388 390
Durée (h) 0.67 1 1.1 0.73 13.17 38 48.06 113.5 110.63
Durée cumulée (h) 0.67 1.67 2.77 3.50 16.17 54.17 102.23 215.73 326.36
Tableau 5­5: Récapitulatif des recuits effectués sur l'échantillon CuNi3
Pour les deux échantillons,  nous avons effectué  une série de recuits  afin d'observer 








La   figure  5­11  présente   les  évolutions  des  mesures  perpendiculaires   et  parallèles, 
effectuées   sur   l'échantillon   CuNi3.   A   partir   de   ces   mesures   les   données   préliminaires 
directement   extraites   des   positions   des   pics   ont   été   obtenues   de   la  même  manière   que 
précédemment avant recuit, ces données sont présentées dans le tableau 5­6. On observe une 
augmentation   de   la   distance   parallèle   et   une   diminution   de   la   distance   perpendiculaire 
moyenne, alors que la période reste quasiment constante.
Recuit  R1 R2 R3 R4 R5 R6 R7 R8 R9
d// (Å) 1.7828 1.7844 1.7844 1.7856 1.7872 1.7884 1.7882 1.7893 1.7892
 (Å) 56.74 56.43 56.58 56.59 56.44 56.61 56.61 56.78 57.78
 d (Å) 1.7903 1.7907 1.7900 1.7880 1.7867 1.7861 1.7854 1.7851 1.7848
Tableau 5­6: Récapitulatif des données expérimentales obtenues à partir des spectres mesurés après chaque  
recuit effectué sur l'échantillon CuNi3
Recuit R1 R2 R3 R4 R5 R6 R7 R8 R9
T four (°C) 335 335 430 430 430 430 430 430 430
T échantillon (°C) 306 306 393 396 382 399 390 390 390
Durée (h) 0.66 0.66 2.5 1.17 14.58 37.58 48.33 53.33 60.33
Durée cumulée (h) 0.66 1.32 3.82 4.99 19.57 57.15 105.48 158.81 219.14
d// (Å) / 1.7801 1.7826 1.7826 1.7841 1.7834 1.7842 1.7832 1.7834
 (Å) 70.84 70.23 70.44 70.44 70.35 70.51 71.44 69.88 70.72
















































































Pour   l'échantillon   CuNi3,   on   observe   sur   la   figure   5­17  que   les   tendances   des 










dans   les  multicouches  Cu/Ni.  Néanmoins   les  valeurs  de  t0  retrouvés   sont   très  différents: 









































CuNi3 8 596.2 1.34 10­23














le  mode  de  diffusion  en  couche  par   couche  mentionné   dans   le  premier   chapitre  §3.2  et 














d'interdiffusion  D(0)   déduites   de   l'analyse   sont   très   proches   pour   les   deux   échantillons 
étudiés, et rejoignent celles données par la littérature.
Dans   cette   partie,   nous   avons   donc   développé   une  méthodologie   de   travail   pour 
caractériser   la   structure   d'une  multicouche   avant   recuit,   et   son  évolution   au   cours   de   la 
cinétique  d'interdiffusion.  Cette  méthodologie  nous  sera  utile par   la suite  pour  l'étude  des 
multicouches Mo/V.
2. Multicouches Mo/V































MoV1 6 Abrupte 4/2 25 Non recuit




















































Type de mesure ESRF ordre 1 ESRF ordre 2 ESRF ordre 3 ESRF ordre 4 Laboratoire


























A partir  des  distances  parallèles  on peut  calculer   les  distances  perpendiculaires  en 














Échantillon dMo (Å) dV (Å) nMo  nV




















































Nous   avons   vu   précédemment   avec   les  multicouches  Cu/Ni   qu'on   arrive   à   bien 
reproduire le désordre structural de SUPREX avec le programme que nous avons écrit. La 
seule   différence   entre   les   deux   calculs   réside   sur   la   valeur   de   la   distance   à   l'interface. 
SUPREX   donne   une   distance   à   l'interface   qui   est   la   moyenne   des   deux   paramètres 
perpendiculaires. En revanche dans le programme la distance est obtenue grâce au modèle 
élastique décrit  dans le chapitre précédent  (§2.2),  on a donc un léger écart  entre ces deux 




No pic ­4 ­3 ­2 ­1 0 +1 +2 +3 +4
I/I suprex (1) 89.51% 126.4% 22.43% 40.16% 0 30.64% 107.8% 245% 239%
I/I suprex (2) 20.79% 6.52% 26.26% 14.99% 0 0.39% 0.84% 23.37% 39.91%
I/I suprex (3) 20.36% 0.87% 20.37% 16.58% 0 0.46% 1.67% 22.54% 37.33%










les   écarts   relatifs   entre   les   rapports   des   satellites   1j/10  expérimentaux   et   simulés,   avec 
SUPREX   avec   et   sans   désordre   structural   et   en   tenant   compte   des   incertitudes   sur   les 
distances et les nombres de plans, ainsi que ceux obtenus par le programme avec les mêmes 
paramètres de désordre que SUPREX.
La   superposition   du   spectre   expérimental   et   la   simulation   qui   donne   le  meilleur 




Nous   avons   donc   obtenu   les   données   qui   décrivent   au  mieux   la   structure   de   la 





Nous  allons  maintenant  comparer   les  mesures  avant  et  après   recuit  afin  d'analyser 
l'évolution de cette multicouche. Nous avons superposé les mesures des spectres symétriques 























MoV avant recuit 58,7 1,5571 37,68 1.5483 0.043
MoV après recuit 58,7 1,5596 37,68 1.5483 0.051
Tableau 5­14: Récapitulatif des principales caractéristiques des échantillons Mo/V obtenues à partir des  
spectres expérimentaux


























Les   calculs   montrent   que   le   meilleur   accord   entre   les   simulations   et   les   résultats 
expérimentaux est obtenu avec une forte asymétrie de diffusion, le paramètre ''m'' étant autour 
de 19. 













A partir  de cette  étude  sur   les  multicouches  Mo/V,  nous  avons  vu que  durant   les 
recuits, ces multicouches restent cohérentes avec la même distance dans la direction parallèle 
aux   interfaces.  La  distance  perpendiculaire  moyenne   tend  à   augmenter,   ce  qui   rejoint   le 
résultat trouvé dans le chapitre précédent avec le modèle élastique (§2.2.1) qui prédit aussi un 
gonflement  de la multicouche dans la direction perpendiculaire  aux interfaces  en cours de 
mélange.
La cinétique de diffusion est caractérisée par une asymétrie de diffusion qui engendre 
un   remplissage  de   la  couche  de  vanadium par   le  molybdène  de   façon  homogène,  ce  qui 














































Ce travail  de  thèse  a porté  sur  l'étude de l'interdiffusion  et  des contraintes  dans  des 
multicouches  Cu/Ni   (001)   et  Mo/V   (001)   déposées   par   pulvérisation   cathodique   sur   des 
substrats  de  MgO (001).  L'épaisseur  des  couches   individuelles  est  comprise  entre  2  et  3 




déterminer   les conditions   initiales  de nos échantillons.  Elle révèle   la nature cohérente  des 
interfaces dans la multicouche; les couches de Cu et Ni adoptent le même paramètre cristallin 
dans la direction parallèle aux interfaces, de même pour les multicouches Mo/V. Par contre 
l'ensemble   de   la   multicouche   n'est   pas   cohérent   avec   le   substrat.   Cette   cohérence   des 












































et   déformation  Ces   résultats   valident   également   la   théorie   de   l'élasticité   à   l'échelle   du 
nanomètre  et  en présence  de fort  gradient  de concentration.  De plus,   ils   indiquent  que la 
cinétique d'interdiffusion n'est pas ou peu affectée par l'état de fortes déformations présent 
dans ces couches. 
Dans   le   futur  des  études   in­situ  devraient  être  menées  à  bien.  Elles  permettront  un 
meilleur suivi des diagrammes de diffraction et donc une description plus fine des paramètres 
pilotant l'interdiffusion. De plus, la possibilité de travailler avec des multicouches présentant 
des   épaisseurs   différentes   devrait   entrainer   des   états   de   déformation   différents   dans   les 
couches   et   mettre   donc   l'accent   sur   l'influence   de   la   déformation   sur   la   cinétique 
d'interdiffusion. 
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